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In this study, I focus on the potential hazardous compounds (Dechlorane plus and chlorinated 
polycyclic aromatic hydrocarbons). Dechlorane plus (DP) is an industrially-manufactured chemical 
for flame retardant and, on the other hand, chlorinated polycyclic aromatic hydrocarbons (ClPAHs) 
are unintentionally-generated compounds. These compounds are still unrestricted and there is little 
information about their environmental pollution levels nor toxic effects at the present moment. So I 
think it is important to reveal the pollution and exposure level of these compounds. In this thesis, I 
determined these facts described below for the first time. (1) DP concentration in fish and revealed 
the correlation among halogenated flame retardants (DP, PBDE, and HBCD). (2) The dietary and 
inhalational DP exposure level in Japan. (3) The atmospheric DP level in East-Asian countries and 
DP particle size fraction distribution behavior. (4) The atmospheric ClPAH levels in East-Asian 
countries. (5) The atmospheric particle size distribution of ClPAH concentrations. (6) The oxidative 
reaction metabolites of Chloropyrene and revealed the kinetics of their production by relevant 














の規制が進む一方で、EUにおいて DPが PBDEの 1種である BDE-209の代替物として提案される等、DP需













らかとなった。DPは今回分析した 20種類の魚試料のうち 18種から検出された。検出濃度は 0.2未満か
ら 14.2 pg/g wet weightであった。兵庫県で水揚げされたスズキで最も高く、千葉県のイワシ、兵庫県
のアジそして富山県のサワラに比較的高い濃度の DPが残留していた。大型肉食魚であり河口や湾岸域に
生息するスズキは従来の POPs類でも高濃度曝露が報告されているが、DPにおいても最も高い濃度を示し
た。 DPは cyclo-octadieneと hexachlorocyclo-pentadieneの Diels-alder反応により合成され、syn-DP
と anti-DPの異性体が存在する。魚試料中に残留する DPを異性体別にみると anti-DP濃度が syn-DPに









Ⅴ、Ⅹ、ⅩⅠ）から 1.5–3.3 pg/g 
wet wt の濃度で検出された。検
出された食品群中 DPの ƒanti値は













料とした。大気粉塵中 DP 濃度は 7.1–15.4 
pg/m3（平均値 11 pg/m3）であった。 ƒanti値は
0.74 ± 0.05 で工業原体中の値に近かった。
大気輸送中の太陽光による UV 照射により
The 13 food groups used in the market basket study, Osaka 2012
Group


















Rice and rice products 
(wheat,  wheat products, potato, potato products, sesame)
Sugar and confectionary
Oils and fats
Legumes and their products
Fruits
Brightly colored vegetables
Other vegetables, mushrooms, and seaweeds
Beverages
Fish, shellfish, and their products
Meat and eggs
Milk and dairy products










































Grains, seeds, and tubers
(doughnut, potato chips, biscuit)
(butter, margarine,  salad oil, lard)
(soy bean,  tofu, fried bean curd, natto, chickpea)
(strawberry, orange, banana, apple,  pineapple,  kiwi fruit)
(tomato, carrot, spinach,  pumpkin,  broccoli)
(cucumber, white radish, eggplant, dried barilla)
(soft drink,  beer, coffee, distilled spirit)
(Spanish mackerel, salmon, fish sausages, canned tuna)
(beef, pork, chicken, chicken egg)
(milk, cheese, yoghurt, ice cream)
(soy sauce, mayonnaise, ketchup, curry block , vinegar)
(rice, rice powder)
Table1 トータルダイエットスタディー試料内訳 
Fig.2 各都市大気粉塵中 DP、BDE-209濃度 
anti-DPが特異的に減少することが報告されていることから大阪で捕集した大気粉塵中 DPは長距離輸送
を経たものではなく、日本国内を発生源としたものであることが考えられた。今回大気粉塵及び食品試
料中から DP が検出された。大気粉塵試料において DP 濃度は臭素系難燃剤であるポリ臭素化ジフェニル
エーテル（PBDE）のおよそ 4分の 3、食事試料においておよそ 100分の 1であることが明らかとなり、大
気中濃度では両者の差は小さかった一方で、食品試料では大きな差がみられた。大気や土壌等の環境汚
染が食品汚染まで広がるまで時間的なギャップが生ずるが、DPの使用量が増加してきたのはここ 10年ほ
どであることを考慮すると、従来からの汚染物質である PBDE に比べ DP の食品汚染は始まったばかりで
あると考えられた。検出値を基に DP 及び PBDE のヒトへの一日曝露量を算定した結果、呼吸率を 15.7 
m3/day(US EPA, 2011)とした場合、大気からそれぞれ 170 pg/day及び 240 pg/day、また、成人の場合食
事からそれぞれ 580 pg/day 及び 62000 pg/day 曝露していることが明らかとなった。大阪で捕集した大












た。北京の DP 濃度(1.98 pg/m3)を中国の他都市における報告例と比較すると DP 製造工場のある淮安市
(7737–26,734 pg/m3)、大連市(3 pg/m3)、上海市(2.3–5.5 pg/m3) よりも低く、哈爾濱市(0.4 pg/m3) よ
りも高い値であった。このことから、中国における大気中 DP 濃度は DP 生産工場の存在する淮安市から




一方で BDE-209は北京(33 pg/m3)の方が金沢に比べて約 20倍高いことが分かった。このことは、中国で
は BDE-209が依然として主要な難燃剤として使用されていることを示している。 























そ 20 倍であることが明らかとなった。AhR 活性化能を
指標とする毒性等量(TEQ)を基に算出すると、日本都市


















ClPAH、PAH の AhR 結合能と粒径別濃度分布を考慮すると、ClPAH、
PAH は主に PM2.5-1.0,PM1.0-0.5画分における AhR 活性化へ寄与してい
ると考えられた。 
ClPAHは PAH同様、焼却炉や自動車排ガス等の燃焼由来や食品の




































〔審査経過〕平成 28年 1月 8日に、学位申請論文に対する各審査委員による諮問を実施した。次いで平




では DP及び ClPAHsの環境汚染レベルと曝露実態を明らかにすることを目的とした。ヒトの DP曝露実態
を明らかにするため、一般的な食品 123種を 13群に大別して分析し、4群から DPを検出した。また、大
阪で捕集した大気粉じん試料からも DPが検出され、DPの生産を行っていない日本においても DP汚染が
進んでいることが分かった。大気試料について ClPAHsを分析した結果、19種の ClPAHsを定量し、PM2.5
に高濃度分布していることが分かった。また、ClPAHs のヒトにおける主要な代謝物を同定することに成
功した。本研究は、ハロゲン系難燃剤 DPのヒト曝露レベル、日本における大気汚染実態、ClPAHsの代謝
挙動を世界で初めて明らかにすることに成功した。以上の成果より、審査委員会は学位申請論文が博士
（創薬科学）に値すると判定した。 
